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論文内容の要旨 
 LaGaO3系電解質は、中温度域において高い酸化物イオン伝導度を示すが、共焼結時各種
電極材料との反応による高抵抗相の形成により、セルの性能低下が問題となっている。そのた
め、実用化においては電解質―電極間に混合伝導体緩衝層を挿入することは不可欠と考えられ
ている。こうした現状を鑑み、本研究では電解質および緩衝層の多層積層法として適当である
電気泳動堆積 (EPD)法を用いた燃料極支持型セルの作製プロセスについてその有用性を検討
することを目的とした。 
そこで、要素技術の中から特に次の 3つを重要検討課題と位置づけ、本博士論文研究におい
て詳細に検討するとともに、最適なセル構成材料の設計指針を得ることを目的とした。 
特に、 
１： 電極基板上へ EPDにより電解質及び緩衝層の多層積層膜を形成させる方法の確立とセ
ル材料の開発目標の明確化 
２： 上記の課題解決のための、A-site欠損型 La0.8Sr0.2Ga0.8Mg0.2O3-δ (LSGM)の指針の立案 
に注目し、さらに 
３： 回路抵抗を下げるための因子として、多孔質燃料極の作製やセリア系緩衝層材料の組成
最適化についても検討した。 
これらの結果をもとに LaGaO3 系固体電解質に適した緩衝層の作製を行い、電極と電解質
の間に緩衝層を形成することにより、高抵抗層の生成が少なく、熱応力による破壊が起きにく
い SOFC 発電素子の作製方法を提示できると考えられる。さらに高い酸化物イオン伝導度を
有し、かつ電極材料との反応性を抑えられる電解質材料の開発のために、種々の A-site 欠損
型 LSGMを作製した。欠損方法の違いにより、反応性を抑えられる電解質内部抵抗が少ない
セルの指針を得ることで、将来的な LSGM系 SOFCの実現化に向けた有用な基礎データを提
供できるものと考えた。 
第一章では、LaGaO3 系電解質のメリット/デメリットを示し、電極と電解質間の反応を制
御する方法について、緩衝層の挿入による接触の防止、及び LSGM電解質材料の欠損制御に
よる化学的安定性の向上の 2つの観点から検討を行った。前者についてはセリア系材料の有用
性について、また後者についてはペロブスカイト構造を有する材料の A-site を欠損させるこ
とによる化学反応制御の有用性について検討した。その後、本研究の目的を提示した。 
第二章では、緩衝層と LSGM電解質の積層体を燃料極上へ形成させるセル構築プロセスと
しての EPD 法の有用性についての検討を行った。緩衝層としてセリア系酸化物の Gd 添加
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CeO2 (GDC)、燃料極として NiO-YSZ、空気極として Sm0.5Sr0.5CoO3-δ (SSC)を選択し、単
セルを EPD法により構築し、かつそのキャラクタリゼーションを行って、緩衝層材料が特性
向上に果たす役割及び、プロセス上の問題点を明らかにした。 
第三章では、LSGM8282に対し、様々な観点から A-site欠損を導入して、電解質の化学的安
定性の向上に及ぼす影響を検討した。ここでは、緩衝層材料として選択した Ce系酸化物と
A-site欠損型 LSGMとの反応性を比較し、もっとも有効な欠損状態の評価を行った。また、電
気伝導度の測定を行い電解質としての性能を検討し、電解質の反応性を低減させる方法として
LSGMの A-siteを欠損させることの有用性を検討した。 
第四章では、緩衝層材料として GDCよりも LSGMとの化学反応性が低いとの報告もある
La添加 CeO2  (LDC)を作製して、EPDプロセスへの適用性とセル特性の関連性について検討
した。 
第五章では、微構造の制御された燃料極および多孔質燃料極上への緩衝層の作製を目的とし
た。そこで、造孔剤粒子と NiO-YSZ粒子の液中ヘテロ凝集法を用いた NiO-YSZ多孔質体の
作製を行った。また多孔質燃料極基板を用いることで、気体が通過しやすくなったため、燃料
電池の特性が向上した。また、EPD への相互積層法を用いた表面電荷制御を行うことで、さ
らに堆積膜の割れに対してはヒドロキシプロピルセルロースの被覆によるエタノール蒸発の
調節により抑制でき、EPDプロセスの有用性を確認した。 
最後に第六章では、本研究により得られた結果を総括し、今後の課題と展望について述べた。 
本研究で得られた知見は、材料設計・選定を固体化学的視点で捉え、固相反応の制御には格
子欠陥の制御と緩衝層の挿入、また緩衝層を挿入したセルの構築および多段階焼結の低減には
EPDプロセスを確立させることで、小型高出力な SOFCの実現性を高めた。 
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論文審査結果の要旨 
本論文は、発電効率 50％以上を達成可能な固体酸化物燃料電池（Solid Oxide Fuel Cell：
SOFC）を実現する事をめざしセル構築材料の設計・選定とそのセル構築プロセスの開発を行
ったものである。特に、従来の SOFC の作動温度は高く、現状では電解質にイットリア安定
化ジルコニア（YSZ）を用いたものが実用化されているが、近年個別電源や補助電源として利
用することが検討され、このような小型電源用 SOFCの電解質材料としてこの YSZ固体電解
質では、700℃以下の作動温度で使用すると酸素イオン伝導性が低下し、十分な発電性能が得
られない。そのため、SOFCの作動温度の低温化が求められ、500℃程度の低温域においても
高い酸素イオン伝導性を有する電解質材料の開発で必要とされている。こうした背景から、固
体電解質材料として低温において高い酸素イオン伝導性を有するペロブスカイト型 LaGaO3
系酸化物イオン導電体が注目され、LaGaO3系イオン導電体の中でも La0.8Sr0.2Ga0.8Mg0.2O3-
δ（LSGM8282）が、SOFCの作動温度低温化に有効な電解質材料として期待されている。他
方で、LSGM8282 固体電解質には、セルを構成する際に酸化物電極材料と反応しやすい欠点
が報告されており、セル構築においてはこの反応を抑えることが必須である。そこで、LaGaO3
系固体電解質材料に適合したセル構築材料を開発することにより、発電性能の向上を図ること
を目的としたものである。 
本論文は、LaGaO3系の中で特に高い酸素イオン伝導性を有する LSGM8282を固体電解質
とした SOFC セル構築プロセスと特性評価について上記の２つの課題を詳細に検討した結果
をまとめたものであり、第一章における緒論、第二章から第五章までの実験、結果及び考察か
らなる各章と、それらをまとめた第六章の総括より構成される。各章の概要を以下に述べる。 
第一章では、LaGaO3 系電解質のメリット/デメリットを示し、電極と電解質間の反応を制
御する方法について、緩衝層の挿入による接触の防止、及び LSGM8282電解質材料の欠損制
御による反応性の抑制の２つの観点から検討を行った。前者については、セリア系材料の有用
性について、また後者についてはペロブスカイト構造を有する A-site を欠損させることによ
る化学反応制御の有用性について本分野における研究の現状を踏まえつつ検討した。その後、
本研究の目的が提示されている。 
第二章では、緩衝層と LSGM電解質の積層体を燃料極上へ形成させるセル構築プロセスと
しての電気泳動堆積（EPD）法の有用性についての検討を行った。緩衝層としてセリア系酸
化物の Gd ドープ Ce(GDC)、燃料極として NiO-YSZ、空気極として Sm0.5Sr0.5CoO3-δ(SSC)
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を選択し、単セルを電気泳動堆積法により構築し、かつそのキャラクタリゼーションを行って、
緩衝層材料が特性向上に果たす役割及び、プロセス上の問題点を明らかにした。 
第三章では、LSGM8282および La0.9Sr0.1Ga0.8Mg0.2O3-δ（LSGM9182）に対し、様々な観
点から A-site 欠損を導入して、電解質の反応性低減に及ぼす影響を検討した。ここでは、緩
衝層材料として選択したセリア系酸化物との反応性の比較によりもっとも有効な欠損状態の
評価を行った。また、電気伝導性の確認を行い電解質としての性能を検討した結果が述べてあ
る。 
第四章では、緩衝層材料として GDC よりも LSGM との反応性が低いとの報告がある La
ドープドセリア(LDC)を作製して、EPD プロセスへの適用性とセル特性の関連性について検
討した結果が述べてある。 
第五章では、微構造の制御された燃料極および緩衝層の作製を目的に造孔剤粒子と
NiO-YSZ 粒子の液中ヘテロ凝集法を用いた NiO-YSZ 多孔質体の作製を試みた結果が述べて
ある。 
最後に第六章では、本研究により得られた結果を総括し、今後の課題と展望について述べて
ある。 
このように本研究では、SOFC の低温域での性能向上を図るために LaGaO3系イオン伝導
体を固体電解質として用いる事を念頭に、セル構築時に問題となる電解質/電極界面での固相
反応を抑制する方法としてペロブスカイト構造中の格子欠陥を制御して熱力学的安定性の向
上を図ると同時にこの電解質に適合した電極材料を設計選定し、EPD 法を用いたセル構築に
よりその効果を確認し、セル開発の方向性を示したものである。 
全体を通して、小型高出力な SOFC の実現を目的としてセル構築材料について材料設計・
選定を固体化学的視点で捉え、固相反応の制御に格子欠陥の制御が有効であるという観点でま
とめられたものである。また、これらのセル構成材料を用いたセル構築方法についてはまだ十
分検討が加えられてはおらず、合わせてこれらの材料について結晶化学的特徴などまだ検討す
べき点があるが、今後の発展が期待される低温作動型 SOFC セル開発の方向性を少なからず
示していることは、博士論文としては十分な価値を有していると判断される。 
従って、本論文は博士(工学)の学位論文として十分な価値があると判断した。 
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